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第 1 章  緒 言 
1-1 研究背景 
 昨今のインターネット普及により、我々にもたらされる情報量は以前と比べ飛躍的に
増大している。特に、FTTH（Fiber To The Home）による光ファイバ通信が発達するこ
とによる光通信技術の発展は、人々がより多くの情報を収集するためには欠かせないも
のとなりつつある。そこで、光通信技術の更なる発展として、より一層の高速通信・大
容量通信が求められている。高速大容量通信を可能にする技術の例としては、1 本の光
ファイバに複数の波長信号を乗せて送信する方法である波長分割多重（WDM : 
Wavelength Division Multiplexing）が利用されている。しかしこの技術の発展により、各
方面から WDM 方式に提供される波長源が増加するにつれて、この波長を処理する光変
換器などへ課題が集中してきている。こうした膨大な波長データを高速に処理するには、
従来の光信号を電気信号に変換し、再び光信号に戻す O/E-E/O 変換では対応が困難と考
えられ、現在では、光信号を電気信号に一度も変換することのないデータ処理技術とし
て波長変換技術が注目されている。波長変換技術は、波長源の有効活用や異なるネット
ワーク接続に際しての波長の衝突回避などの場面で活躍が期待できる。そして、こうし
た高速・大容量通信を可能にする波長変換技術の進化には、そこに使用される光デバイ
スの高性能化や、小型化・低コスト化を実現する事も当然求められてくる。 
 また、光学技術により通信分野が大きく発展すると同時に、地上デジタル放送の高画
質な映像の記録媒体としての大容量記録メディアも普及し始めている。例えば、現在大
容量記録メディアとして普及しつつある Blu-ray Disc は、その記憶容量が 1 層で 25GB、
2 層で 50GB にまで及ぶ。これは従来の DVD の 5 倍以上の記憶容量を誇り、高画質な
デジタル映像を記録するためには必要不可欠である。このような光ディスクの読み書き
は、光デバイスとして青紫色の半導体レーザを使用することで高密度な記録が可能にな
る。また、レーザの出力を向上させることで高速記録化も可能になる。よって、高効率
で高出力な短波長レーザ光発生を実現する光デバイスが必要になると考えられる。そこ
で、波長変換技術により短波長レーザ光を発生させる研究が注目される。また、現在で
は高出力の半導体レーザが比較的容易に得られるようになり、基本波光源として半導体
レーザを使用することで低消費電力化の期待が出来る。 
 そこで、こうした需要に答える例として、非線形光学結晶による第二高調波発生を利
用したレーザ応用が注目されている。本研究では、波長変換特性を持つ非線形光学結晶
として酸化亜鉛（ZnO）に着目した。ZnO は材料資源が豊富で安価に入手可能で、デ
バイス応用としての低コスト化が期待できる現在注目を集めている光学材料である。ま
た、通信分野への応用も考え導波路構造で波長変換デバイスの作製を行う。これは、ZnO
の高い屈折率性と透明性が導波路材料として最適な為である。このように ZnO の持つ
波長変換機能を利用することで、波長変換デバイスとして短波長レーザへの応用や、波
長変換機能を通信分野へ応用すること等が期待できる。 
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1-2 研究概要 
本研究では、非線形光学材料の中でも優れた光学特性を持つ ZnO に着目した。ZnO
の持つ非線形光学効果による第二高調波発生を利用することで、より簡便なプロセスに
おける波長変換機能の実現が期待できる。ここでは、波長変換デバイスとして ZnO 薄
膜を利用し、出力向上を目的に導波路構造で作製を行った。この導波路構造として、ZnO
薄膜を利用した独自の構造であるストリップ装荷型導波路を考案し作製を目指した。導
波路のコアとなる ZnO 薄膜はスパッタリング法で行えるので作製が容易で、ZnO とい
う材料自体に低コスト化の期待も持てる。 
導波路の作製には、まず導波路の設計及びシミュレーションを行う。その後、ZnO 薄
膜を RF スパッタリング法で作製し、薄膜の結晶性を光学特性から評価を行う。そして、
シミュレーションで得られた構造パラメータと光学特性評価の結果からストリップ装
荷型導波路を作製し評価を行う。 
 
図 1.1 に目標とする導波路構造のイメージ図を示す。 
 
 
 
 
図 1.1 ストリップ装荷型導波路のイメージ図 
 
 図 1.1 は、作製する導波路での波長変換による高調波発生の様子を示している。基本
波が入射し、光が導波路内で波長変換され高調波が出射している様子である。なお、こ
の基本構造のままでは、導波路内各点で発生する高調波同士の位相差が生じる問題があ
るが、詳細は以降で述べる。 
 
 
 
 
 
 
基本波 ω  
高調波 2ω  
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SiO2 基板 コア（ZnO） 
リブ部（SiO2） 
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1-3 非線形光学効果 
非線形光学効果とは物質に光を入射し、その物質の非線形性によって生じる様々な光
学効果の総称である。本研究では、この非線形性を利用して波長変換機能を持つ光デバ
イスの実現を目指している。非線形光学効果の原理について以下に示す。 
一般に物質に光を入射すると、入射光電界 E による誘電現象によって電気分極 P を
生じる。電気強度の小さいとき P は E に比例して電気感受率 χを用いて以下のような関
係となる。 
                                    P＝ε0χE                 (1.1) 
しかし、電界が強くなる、すなわち強力なレーザを入射させると比例関係は成立しな
くなる。そこで電界に比例する項のほか、2 乗根、3 乗根…を加えることにより分極の
大きさは 
                   P = ε0 χ1E + χ2EE + χ3EEE +⋯          (1.2) 
と表記される[1]。ここで χ1は線形項の電気感受率、χ2、χ3…は非線形項に対応するもの
で 2 次、3 次…の電気感受率である。これらの非線形項により非線形効果が生じ、第 2
項及び第 3 項から生じる非線形光学効果を、それぞれ 2 次の非線形光学効果、3 次の非
線形光学効果という。本研究では 2 次の非線形光学効果である第二高調波発生を利用し
た波長変換デバイスの作製を行う。 
 
 
1-4 第二高調波発生（SHG：Second Harmonic Generation） 
 ある物質に波長 λ（基本波：周波数 ω）の光を入射させると、物質の持つ非線形性に
よって 1/2λの光（高調波：周波数 2ω）が出射される現象を第二高調波発生（SHG）と
いう。これは 2 次の非線形光学効果の一つである。つまり、SHG を利用すると赤外域
から可視域へ、可視域から紫外域へ光を変換することも可能となる。図 1.1 の導波路イ
メージ図には SHG の起こる様子を示している。 
 非線形光学効果による波長変換は、早期に発見され研究されてきた。研究成果として
波長変換デバイスも開発されているが、作製コストが高く他のデバイスとの集積化が容
易でない等の問題を抱えている。しかし現在、低コストで簡単に作製できる ZnO 薄膜
を利用して SHG が観測されている。薄膜はスパッタリング法で簡便に作製でき、ほか
のデバイスとの集積化も期待されている。また、作製コストの面でも ZnO は材料資源
が豊富で問題がない。こうした ZnO 薄膜を利用した導波路で SHG の発生を確立させれ
ば、光回路の集積化や低コスト化が期待できる高効率な波長変換デバイスへの応用が考
えられる。 
 
 
 
4 
 
1-5 擬似位相整合（QPM : Quasi Phase Matting） 
 ZnO に基本波を入射することで、その半波長の高調波を発生させることができる。し
かし、図 1.1 の導波路では屈折率の波長分散性により基本波と高調波の伝搬速度が異な
ってしまう。このため結晶内の異なる点で発生した高調波同士の位相が一致しない現象
が起こり、お互いが打ち消し合い SHG 効率が低下し、結果として出力の低下が起こる。
そこで、位相が異なった高調波を同位相で重ね合わせる為、位相を整合させる必要があ
る。この位相差を補償するための方法を擬似位相整合という。つまり擬似位相整合とは、
基本波と高調波の伝搬速度差によって生じた高調波同士の位相差を、周期構造により補
償し位相整合を取る方法である[2]。この擬似位相整合法には、高い SHG 変換効率を得
られることや適用できる材料や波長に制限がない等のメリットがある。擬似位相整合の
概念図を図 1.2 に示す。 
 
 
 
 
 
図 1.2 擬似位相整合の概念図 
 
 矢印はそれぞれの波が伝搬する際の伝搬定数を概念化したものである。基本波と高調
波の等価屈折率の違いから、SHG によって波長が半分となった高調波でも、β2ω＝2βω
とはならない。そこで図 1.2 の ZnO 薄膜上部に周期 Λ の周期構造を持たせる物理的な
形状の変調によってこれを補正する。このときのグレーティングベクトル K は 
               K =
2π
Λ
               (1.3) 
であり、β2ω、βω、K の関係は以下の通りである。 
               β2ω＝2βω＋K              (1.4) 
このように、基本波と高調波の伝搬ベクトル差をグレーティングベクトルで補償する。
導波路の基本波および高調波に対する等価屈折率をそれぞれ neffω(＝βω/k)、neff2ω(＝β2ω/k)
とすると、周期 Λは以下のような式で算出できる[3]。 
                                 Λ =
1
2
λω(neff2ω − neffω)                                 (1.5) 
 
SiO2基板 
ZnO 膜 
周期 Λ 
基本波 λω 高調波 λ2ω 
基本波伝搬ベクトル 
βω βω 
グレーティングベクトル 
  K 
高周波伝搬ベクトル β2ω 
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ここまで述べた事から、以下に示した図が目標とする導波路構造の完成図である。 
 
 
 
 
図 1.3 導波路型波長変換素子の完成図 
 
 ストリップ装荷型導波路構造上に QPM 用の周期構造を作製することで、高効率で高
出力な波長変換デバイスの作製を目指す。 
 
 
 
1-6 本論文の構成 
 本論文の構成は以下の通りである。 
 
第 1 章は緒言である。 
第 2 章では光導波路の設計とシミュレーションについて述べる。 
第 3 章では RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の作製と評価について述べる。 
第 4 章では導波路型光波長変換デバイスの作製と評価について述べる。 
第 5 章は結言である。 
 
 
基本波 ω  
高調波 2ω  
基本波 ω  
QPM 用パターン 
クラッド（Air） 
SiO2 基板 コア（ZnO） リブ部（SiO2） 
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第 2 章  光導波路設計とシミュレーション 
 
2-1 はじめに 
 本章では、ストリップ装荷型導波路の作製に際し、ビーム伝搬法（BPM：Beam 
Propagation Method）による光伝搬のシミュレーションを行った。まず設計として導波路
の解析を行い、結果をシミュレーションソフトに適用した。このシミュレーション結果
から、ZnO と SiO2 を導波路材料として用いたストリップ装荷型導波路での光閉じ込め
と、その光伝搬の確認を行った。そして、導波路解析により決定した導波路の各構造パ
ラメータに基づき、実際の導波路作製を行った。 
 
2-2 ストリップ装荷型導波路 
 導波路を作製する際、伝搬損失の減尐による高出力化の為に、導波路内により光を閉
じ込めながら伝搬させることが望ましい。簡単な導波路としては、基板面に対して垂直
方向のみに光を閉じ込めるスラブ導波路や、同時に平行な方向にも光を閉じ込める構造
としてチャネル（3 次元）導波路がある。 
チャネル導波路にも様々な種類があり、矩形導波路、リッジ型導波路、ストリップ装
荷型導波路などがある[4]。 
以前の本研究では、導波路の設計と作製が容易な 3 層スラブ導波路構造で評価してきた
が[5]、さらに基板に対して平行な方向にも光の閉じ込めができ、光伝搬の損失を抑え
ることが期待できる導波路として、ここでは作製も容易なストリップ装荷型導波路構造
での設計を行う。 
(a) スラブ導波路 (b) 矩形導波路 (c) リッジ型導波路 
(d) ストリップ装荷型導波路 
図 2.1  様々なチャンネル導波路 
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2-3 導波路解析 
ストリップ装荷型導波路の解析方法として等価屈折率法がある。この手法を用いるこ
とで作製する導波路を解析することができる。解析の概略図を以下に示す。 
 
(a) ストリップ装荷型導波路、(b),(d) 3 層スラブ導波路、(c) 4 層スラブ導波路、   
(e) 等価屈折率による 3 層スラブ導波路 
図 2.2 等価屈折率法による導波路解析手法 
 
 解析の流れは、まず(a)のストリップ導波路構造を、(b),(d)のように 3 層スラブ導波路
と、(c)の 4 層スラブ導波路に分解して考える。そして、この 3 及び 4 層スラブ導波路の
等価屈折率を算出し、それぞれの等価屈折率差から(e)ように 3 層スラブ導波路と考えて
計算することができる。計算方法の詳細は後述する。このように、リブ部を作製するこ
とで生じる導波路内での等価屈折率差により、光を 3 次元に閉じ込める構造がストリッ
プ装荷型導波路の特徴である。 
 
 
 
 
 
 
 
y 
c 
d 
0 
-d 
nm 
n1 
n2 
Air 
ZnO 
Substrate 
SiO2 
y 
c 
d 
0 
-d 
Air 
ZnO 
Substrate 
SiO2 
y 
d 
0 
-d 
Air 
ZnO 
Substrate 
y 
d 
0 
-d 
Air 
ZnO 
Substrate 
neff1 neff1 neff2 
(b) (c) (d) 
(e) 
(a) 
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解析について、ここでは伝搬光を TE 波とした 4 層スラブ導波路についてのみ述べる。
ここで TE 偏波は、図 2.3 に示したように、y 成分のみ電界の振動を持ち、x 成分とｚ成
分に磁界の振動を持つ偏波であり、TM 波は x 成分のみ電界の振動を持ち、y 成分とｚ
成分に磁界の振動を持つ偏波のことである。 
 
 
4 層スラブ導波路における波動関数を 











)exp(
)exp()exp(
)sin()cos(
)exp(
3333
1111
22
yA
yByA
yByA
yA
mm 



   
)(
)(
)(
)(
yc
cyd
dyd
dy




                     (2.1) 
と表す。ただし 











0
0
0
0
22
0
2
2
3
2
0
2
3
2
2
2
0
2
2
2
1
2
0
2
1
mm nk
nk
nk
nk




                                     (2.2) 
である（β：伝搬定数、k0：真空中の波数）。そして 
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であるから、境界条件より 
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と表す事ができる。 
図 2.3 偏光方向の概略図 
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従って N 次モードの特性方程式は 
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と表せる。 
また、3 層スラブ導波路では c=d となるので、 
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となる[6]。 
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計算過程で使用する屈折率は、それぞれ n1=1.89（ZnO）、n2,n3=1.45（SiO2）、nm=1（Air）
である。ここで n1 は、第 3 章の屈折率測定結果より求めた値を使用した。また、c、d
に関してはそれぞれ図 2.4 に示したものと対応している。 
 これらの式より、ZnO 薄膜を用いた導波路について設計を行う。導波路の設計として
は、まずストリップ装荷型における SiO2リブ部の厚さを任意に決定する。その値から 4
層スラブ導波路として ZnO コア部の厚さが求まる。SiO2リブ部と ZnO コア部の厚さが
求まると、等価屈折率法より 3 層スラブとして考えられるので SiO2リブ部の幅を求め
られる。これらの解析には数式ソフトの Mathematica を使用した。Mathematica のプロ
グラムについては付録に示す。 
 
 導波路の設計値をまとめ、以下の表 2.1 に示した。 
 
図 2.4 導波路の断面設計図 
 
表 2.1 導波路の設定値 
 
 
 
 
 
 
なお、第 4 章で述べる ZnO 導波路作製には、損失が一番小さく出力の向上が期待で
きる 0 次モードの条件となる設計値での作製を行う。 
 
 
 
 
 
 
 
 
モード次数 0 1 
SiO2膜厚（c-d） 0.1μm 0.1μm 
SiO2幅 （w） 2μm 4μm 
ZnO 膜厚（2d） 0.40μm 0.75μm 
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2-4 ビーム伝搬法（BPM：Beam Propagation Method） 
 2-3 節で述べた導波路構造及び設計値から導波路の光伝搬シミュレーションを行い、
導波路内での光伝搬の様子を視覚的に示す。シミュレーションには、シミュレーション
ソフトである OptiBPM（サイバネットシステム株式会社）を用いた。OptiBPM はビー
ム伝搬法（以下 BPM）の原理を用いている。BPM は、光波の伝搬方向に沿った導波路
の形状や屈折率分布が緩やかに変化している時、電磁界特性を求める有効な解析手法で
あり、定常的な場合に用いられる[7]。 
  
2-5 BPM によるシミュレーション 
シミュレーション条件は、伝搬波長 0.85μm、導波路長 5mm、基板は SiO2（n=1.45）、
下層材料は ZnO[n=1.89（λ=0.85μm）]（第 3 章の結果より）、上層材料は SiO2（n=1.45）、
クラッドは Air（n=1）として TE 波を入射波した場合のシミュレーションを行った。こ
の設定値は導波路の 0 次モード条件に基づいている。なお、伝搬波長 λ=850nm である
のは、励起光源として波長 850nm のレーザを用いるためで詳細は第 4 章で述べる。導
波路の正面図を以下に示す。 
 
以下に BPM による光伝搬のシミュレーションを示す。 
 
y 
z 
x 
クラッド（Air） 
上層材料（リブ部：SiO2） 
下層材料（コア：ZnO） 
基板（SiO2） 
図 2.5 シミュレーションにおける導波路設計 
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導波路構造パラメータ  
伝搬波長(λ)=0.85μm、リブ部幅(w)＝2μm、リブ部厚さ(c-d)=0.1μm、コア厚(2d)=0.4μm 
 
図 2.6 XY 面（断面）の屈折率分布 
図 2.7 XY 面の電界強度 
図 2.8 XZ 面の電界伝搬強度 
高 
低 
強 
弱 
強 
弱 
クラッド 
（Air） 
コア（ZnO） 
基板（SiO2） 
リブ（SiO2） 
2d 
ｃ-ｄ 
ｗ 
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以上のシミュレーション結果より、光の伝搬は基板に対して垂直な方向ではコアとな
る ZnO 内での光閉じ込めが確認でき、基板に対して平行な方向に対しても SiO2リブ部
によって光閉じ込めが出来ている。したがって、光が縦と横方向に対して閉じ込められ、
無駄な光の漏れがなく伝搬損失が低い高出力な導波路構造であると言える。 
 
2-6 QPM 用パターンの設計 
 第 1 章で述べたように、導波路内で発生する高周波同士の位相差を補償するために、
QPM を行う必要がある。この QPM 用パターンの周期 Λ は式（1.5）から求められる。
この式で必要となる値が、導波路の入射光における等価屈折率と、SHG となる入射光
の 1/2 波長における等価屈折率である。この値は、光伝搬シミュレーションソフトの
OptiBPM から算出することが出来る。例えば、入射波長を 0.85μm とした図 2.6 の構造
において、電界強度は図 2.7 として示され、この図 2.7 の電界強度から ADI 法（Alternating 
Direction Implicit Method：交互方向陰解法）により等価屈折率をシミュレーション上に
算出させる事が出来る。この結果を式（1.5）に代入することで周期 Λ を算出し、以下
の表 2.1 に示した。 
 
表 2.2 擬似位相整合の周期 Λ 
 0 次モード 1 次モード 
入射波長(μm) Λ(μm) Λ(μm) 
0.85 1.32 1.53 
 
表では、本研究で使用する入射波長 0.85μm について示している。さらに、より高効率
な導波路の為に 0 次モードでの QPM 周期を 1.32μm で作製を行う事とする。なお、QPM
周期の作製には二光束干渉露光法を用いているが、具体的な試料の作製については第 3
章以降で述べる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
14 
 
2-7 まとめ 
 本章では、導波路型波長変換素子を目指した光デバイスの導波路解析とシミュレーシ
ョンを行った。 
 導波路の設計としてストリップ装荷型導波路を考え、数式ソフト Mathematica により
0 次モードと 1 次モードでの構造パラメータを求めた。求めた設定値での光伝搬のシミ
ュレーションを、シミュレーションソフトである OptiBPM を用いて行った。シミュレ
ーション条件は、伝搬波長 0.85μm で導波路長 5mm、基板 SiO2、下層材料 ZnO、上層材
料 SiO2、クラッド Air として TE 波を入射波した場合の解析を行った。 
 シミュレーション結果から ZnO 薄膜と SiO2リブ部作製によるストリップ装荷型導波
路での光の閉じ込めは可能であり、また、その光伝搬の様子を確認することができた。 
 以上の結果より、第 4 章ではストリップ装荷型導波路を 0 次モードの条件となる設計
値として、ZnO 膜厚 0.4μm、SiO2リブ部膜厚 0.1μm、リブ部幅 2μm で作製を行う。 
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第 3 章  RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の作製と評価 
3-1 はじめに 
 ZnO は六方晶系ウルツ鉱型の結晶構造を持つ酸化物半導体で非線形材料である。また、
室温で 3.37eV のバンドギャップを有する直接遷移型のワイドギャップ半導体であり、
紫外～紫色の発光素子として期待されてきた。応用面では、透明導電膜として使用され
ている ITO（Indium Tin Oxide）の主原料であるインジウム（In）の枯渇問題よる代替材
料として、あるいは透明である利点によるアモルファスシリコンを置き換える薄膜トラ
ンジスタなどへの用途が期待されている[8]。また、第 1 章でも述べたように、可視域
での高い屈折率、透明性の高さ、低コスト材料、そして非線形光学効果による SHG 特
性も有していることから導波路材料に適している。本研究では、この ZnO の持つ SHG
特性に着目し、これを利用した波長変換デバイスとしてストリップ装荷型導波路の作製
を目指す。 
 そこで本章では、ZnO 薄膜を RF スパッタリング法により成膜し発光特性の評価を行
い、さらに薄膜の透過率、屈折率からも特性を評価した。その結果から最適な薄膜条件
を割り出し、実際の導波路材料とした。 
 
3-2 高周波(RF)スパッタリング法 
 RF スパッタリング法により、溶融 SiO2基板上へ ZnO 薄膜の作製を行った。スパッタ
リングのイメージ図と使用した装置（ULVAC：SH350-SE）の概略図を図 3.1 に示す。 
    
(a) スパッタリングイメージ図                (b) スパッタ装置概略図 
 
図 3.1 RF スパッタリングの概略図 
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RF スパッタリング法は、絶縁物のターゲットを使用するために高周波（Radio 
Frequency : RF）を用いてスパッタリングを行う方法である。真空中にガスを導入し、
高電圧印加によるグロー放電によってプラズマを形成する。その中の正イオンが陰極、
すなわち膜材料（ターゲット）の表面に衝突し、その衝撃でターゲットの原子・分子が
飛び出し基板に付着することで薄膜が生成される。電源に直流電流を用いると、絶縁物
の表面は流入するイオンが持ってくる正の電荷で覆われ、放電は停止し、スパッタリン
グも停止してしまうため、絶縁物のスパッタリングはできない。そこで高周波電源を使
用すると、電子は正イオンよりも速く移動できるため、高周波の正の半周期でターゲッ
トに飛んでいき、負の半周期で累積した正電荷を中和する。周波数が高いので、正イオ
ンは常にプラズマ中に停留して、ターゲットに対して高い正電位になっている。そのた
め、スパッタリングが連続的に行える。従って高周波電源を用いることで、絶縁物をス
パッタリングすることが可能になる。他の特徴としては、大面積、高速成膜が可能で薄
膜の付着性も強く、ターゲット組成の組み合わせや導入ガスによって薄膜の組成制御が
容易であること等がある [9-10]。 
 
3-3 アニール 
 アニールとは、基板を数時間高温に保つことで原子の移動を促進させ、結晶欠陥の減
尐と酸素欠陥の減尐を狙うなど、結晶をより安定な状態にする為の熱処理方法である。
アニール処理を行った装置の概略図を図 3.2 に示す。 
 
 
図 3.2 アニール装置図 
 
電気炉 
試料 
ガラス管 
(シリコニットヒータ) 
管理ユニット 
プログラム調節器 
熱電対 
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 電気炉は、管理ユニットでアニール条件を設定し、シリコニット内の電熱線にプログ
ラム調節器で制御された電流を流すことで発熱し、熱を放射することでガラス管内部を
高温にする装置である。ガラス管は密閉されていないため、空気が入れ替わり、酸素の
多い状態でガラス管内の試料が熱アニール処理される。このようにアニール時の酸素含
有量が多くなることで、より結晶性を向上されることができる。 
 
 
3-4 ZnO 薄膜の作製条件 
 ZnO 薄膜の作製条件を以下に示す。RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の成膜条件
は下の表 3.1 の通りである。 
 
表 3.1 成膜条件 
ターゲット ZnO 
導入ガス O2 
ガス流量（sccm） 15 
rf 電力（W） 75 
成膜時の圧力（mTorr） 10 
基板加熱（℃） 230~270 
 
ZnO を成膜後、本研究室所有の段差計（ULVAC：Dektak3st）を使用し、ZnO 膜厚が
第 2 章で設計した導波路の 0 次モード条件の値（0.4µm）であることを確認した後、前
述のシリコニットヒータを用いた電気炉によりアニール処理を行った。アニール条件を
表 3.2 に示す。 
 
表 3.2 アニール条件 
アニール時間（min） 60 
アニール温度（℃） 700~900 
 
なお、アニール温度は 700℃、800℃、900℃で行い、薄膜の光学特性変化を観察した。 
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3-5 ZnO 薄膜の光学特性評価 
作製した ZnO 薄膜に対して光学特性の評価を行った。各試料に対して、フォトルミ
ネッセンス（PL：Photoluminescence）測定及び透過スペクトルの測定を行った。また透
過スペクトルより各試料の屈折率を算出した。 
 PL 測定系を下の図 3.3 に示す。 
 
 
図 3.3 PL 測定系 
 
 励起光源として波長 325nm の He-Cd レーザ（金門光波：IK3251R-F）を使用し、可視
カットフィルタを通し、レンズによって集光した光を試料に照射する。試料での発光を
レンズによって集光し、励起光の波長 325nm をカットするフィルタを通して、分光器
（日本ローパー：SpectraPro2150i）にて分光し極微弱光用 CCD 検出器（日本ローパー：
PIXIS100B）で検知した。その後、PC 上に結果を出力する。なお、この PL スペクトル
結果には感度補正を行っており、付録に詳細を示した。 
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3-6 PL スペクトル測定 
ZnO 薄膜の PL スペクトル測定により、薄膜の発光特性評価を行う。ここで、導波路
のシングルモード条件に基づき、ZnO 薄膜は、RF 電力を 75W、O2導入量 15sccm、膜
厚 400nm で成膜した。過去の研究報告では、アニール処理を 700℃で 60 分間行うこと
で良い発光特性を得ているので、その条件で測定を行った[11]。 
以下に示す図 3.4 は上記の条件時の PL スペクトル測定結果である。 
 
図 3.4 PL スペクトル測定結果（アニール温度 700℃） 
 
ここで見られる波長 380nm 付近での発光は、ZnO の持つバンドギャップエネルギー
に起因するものである。したがって、この波長帯での発光が強いことで ZnO の結晶性
が良いと考えられ、この発光を PL スペクトルから ZnO 薄膜の結晶性を評価する際の条
件とする。 
しかし、波長 500nm 以降にブロードな発光が観測された。これは、薄膜内での酸素
欠損が原因と考えられ、より良い結晶性の薄膜で導波路を作製するためには、この領域
の発光を弱めることが望ましいと考えた。その為には、基板温度を上昇させることで
ZnO 薄膜の結晶化度を向上させ、ブロードな発光を改善する方法がある[12]。そこで、
アニール温度を変化させた場合について PL スペクトル測定を行った。 
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アニール温度を変化させた時の PL スペクトルを図 3.5 に示す。 
 
図のように、アニール温度を向上することで波長 500nm 以上でのブロードな発光が
抑えられることが確認できた。温度上昇により ZnO 薄膜の結晶化度が向上した結果で
あると推測できる。しかし、900℃のように温度を上昇させすぎると、ブロードな発光
は更に抑えられるが、ZnO のバンドギャップによる波長 380nm 付近の発光ピークが下
がることが観測された。800℃と比較すると波長 380nm 付近の発光ピーク差は大きくな
った。そこで導波路材料としては、ZnO 本来の発光が最も強く観測され、ブロードな発
光も比較的抑えられているアニール温度 800℃の試料が望ましいと考えられる。 
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図 3.5 アニール温度別の PL スペクトル測定結果 
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3-7 透過スペクトル及び屈折率 
 ZnO 薄膜の透過率、及び屈折率を観測し、その結果から最適な ZnO 薄膜の条件を確
立させることを目的する。 
 
3-7-1 透過スペクトル測定結果 
アニール温度別の ZnO 薄膜の透過スペクトルを図 3.6 に示す。 
  
 図 3.6 では、RF 電力 75W、O2ガス導入量 15sccm、膜厚 400nm 時のアニール温度別
の比較を示している。軒並み透過率は高い値を示しているが、アニール温度を上昇させ
ることで多尐の透過率低下が見られた。ZnO 薄膜は柱状結晶が並列した構造で形成され
ており、アニール温度上昇によりこの柱状構造化が促進され薄膜表面で散乱が発生し透
過率に影響が生じていると考えた。しかし、導波路材料としては問題ない高さの透過率
であるので、透過率測定結果からは全ての条件の ZnO 薄膜が導波路材料として適して
いると言える。 
 次に、同様の試料において屈折率の算出し結果を図に示した。屈折率の算出方法は付
録に示す。 
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図 3.6 アニール温度別の透過率比較 
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3-7-2 屈折率算出結果 
 透過スペクトルより算出される ZnO 薄膜の屈折率を図 3.7 に示す。 
 
 
 アニール温度を上げるにつれて屈折率も上昇する傾向となった。通常、可視域におい
て ZnO が持つ屈折率は 1.8~2.0 である[13]。図のアニール温度 900℃では、可視域での
屈折率の値が通常の ZnO より大きく表れた。これも、温度上昇による ZnO 薄膜の柱状
構造化による散乱が原因として考えられる。そこで屈折率算出結果からは、700℃もし
くは 800℃の ZnO 薄膜の方が良い結果を示しているとした。 
PL スペクトル測定の結果を含めてアニール温度 800℃の ZnO 薄膜を用いて導波路の
作製を行う事とする。 
 
 
 
 
 
 
 
400 600 800 1000 1200 1400
1.8
1.9
2.0
2.1
2.2
2.3
 
 
R
e
fr
a
c
ti
v
e
 I
n
d
e
x
Wavelength [nm]
 700℃
 800℃
 900℃
図 3.7 アニール温度別の屈折率比較 
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3-8 まとめ 
  
本章では導波路のコアとなる ZnO 薄膜の作製と、その光学特性の評価を行った。薄
膜作製におけるスパッタリングの共通条件として rf 電力 75W、酸素導入量 15sccmとし、
ZnO 薄膜を RF スパッタリング法により作製した。その後、PL スペクトル測定、透過
率測定、屈折率の算出により薄膜の光学特性を評価した。 
 
 過去の研究報告に基づき、薄膜作製後、700℃で 60 分間アニール処理を施した試料で
PL スペクトルを測定したところ、ZnO のバンドギャップによる波長 380nm 付近での発
光を確認することができた。しかし同時に、波長 500nm 以降の領域にブロードな発光
が観測された。これを改善するため、アニール温度を上昇させた試料について、同様に
PL スペクトルの測定を行った。 
 アニール温度を上昇させることで波長 500nm 以上でのブロードな発光が抑えられる
ことが確認できた。これは、温度上昇により ZnO 薄膜の結晶化度が向上した結果であ
ると推測できる。しかし、900℃のように温度を上昇させすぎると、ブロードな発光は
更に抑えられるが、ZnO 本来の波長 380nm 付近の発光ピークが下がることが観測され
た。そこで導波路材料としては、ZnO 本来の発光が最も強く観測され、ブロードな発光
も比較的抑えられているアニール温度 800℃の試料が望ましいと考えられる。 
 
 透過率については、軒並み高い値を示しているが、アニール温度を上昇させることで
多尐低下していく傾向が見られた。これは、ZnO 薄膜は柱状結晶が並んだ構造で形成さ
れているので、温度上昇によりこの柱状構造化が促進され薄膜表面で散乱が発生するこ
とで透過率に影響が生じたと考えられる。しかし、導波路材料としては問題ない高さの
透過率であるので、この結果からは全ての条件の ZnO 薄膜が導波路材料として適して
いると評価した。 
 透過率から屈折率を算出した結果、700℃と 800℃の試料は可視域での屈折率が
1.8~2.0 程度となり、ZnO が可視域にて持つ屈折率の値とほぼ近い値となった。しかし、
900℃アニールの時は屈折率が上昇してしまった。これも ZnO 薄膜の柱状構造化が原因
と考えられる。よって、より条件の良い ZnO 薄膜を使用した導波路作製が望ましいと
考え、この結果からは ZnO 薄膜は 700~800℃の時が良好な結晶性を示すと評価した。 
 
今回作製した試料において 3 種の薄膜特性評価を行った結果、アニール温度 800℃の
時が最も良い光学特性を示したと結論付けた。よって、今後の導波路作製に利用する
ZnO 薄膜の作製条件は、RF 電力 75W、酸素導入量 15sccm、アニール温度 800℃で行う
こととする。 
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第 4 章  導波路型光波長変換デバイスの作製と評価 
 
4-1 はじめに 
ZnO 薄膜を用いた波長変換デバイスの作製として、ストリップ装荷型導波路の作製を
行った。従来、導波路型波長変換デバイスにはニオブ酸リチウム（LiNbO3）という材料
が用いられてきた。具体的には、強誘電体非線形光学結晶の分極方向を周期的に反転さ
せる技術（周期分極反転）により擬似位相整合を可能にする構造であり、実用化もされ
ている。しかし、LiNbO3（LN）結晶は、比較的弱い可視レーザの照射でさえも光誘起
屈折率差、いわゆる光損傷が起きるという欠点がある。これは、LN 結晶を高温で加熱
することによって防ぐことができるが、実際のデバイスにおいても加熱をする必要が生
じ、レーザなどの装置内に熱源としてオーブンなどを搭載することが、装置の小型化や
省エネルギーの観点において課題となっている[14]。 
さらに LN 結晶は、他の材料と比較しても高価な材料であることから、低コスト化の
観点からも課題を残している。 
そこで本研究では、このような LN 結晶の欠点を補完することを目標に ZnO を使用
した導波路の作製を行い、高効率な波長変換デバイスの実現を目的とした。ZnO を用い
ることで、先に述べたようなデバイスの小型化や低コスト化が期待できる。 
本章では、第 2 章で求めた 0 次モードの条件になる設計値より、ZnO 膜厚を 0.4μmで
試料の作製を行った。また、導波路上に QPM 用パターンの作製を行う。作製する導波
路型波長変換デバイスのイメージ図を図 4.1 に示す。 
 
 
 
 
図 4.1 導波路型波長変換デバイスのイメージ図 
 
 
 
 
 
基本波 ω  
高調波 2ω  
基本波 ω  
QPM 用パターン 
クラッド（Air） 
SiO2 基板 コア（ZnO） 
リブ部（SiO2） 
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4-2 ストリップ装荷型導波路の作製 
 
4-2-1 ストリップ装荷型導波路の作製工程 
導波路構造は、ZnO 薄膜をコアとして、その上にリフトオフ加工により SiO2 のリブ
部を作製する。このようにリブを作製することで、導波路内の屈折率差を制御し光を閉
じ込める構造がストリップ装荷型導波路の特徴である。導波路の作製工程を以下に示す。 
 
① ZnO 薄膜上にポジ型フォトレジスト（東京応化工業株式会社：THMR-ip3500）を、
スピンコーター（MIKASA 1H-D7）を用いて、スピンコート条件 300rpm×3 秒間+ 
7000rpm×20 秒間で試料全体に塗布する。その後、ドライオーブン 80℃で、90 秒間
ベーキングする。 
② マスクアライナ（株式会社ナノテック：LA310g）を使用して紫外露光を行う。線幅
2µm のパターンが描画されたフォトマスクを試料に密着させ露光することで、フォ
トマスクのパターンがレジスト膜上に転写される。 
③ 露光後、ドライオーブン 110℃で 90 秒間ベーキング後、現像液（東京応化工業株式
会社：NMD-3）に 65 秒間浸し、純水で濯ぐことでレジスト膜のパターンが残る。 
④ レジスト膜のパターン上から SiO2スパッタ膜を成膜する。 
⑤ アセトン（関東化学株式会社）で残ったレジスト膜を剥離することで、レジスト上
の SiO2膜が取れて ZnO 膜上の SiO2パターンが残る。 
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作製工程を図解として以下に示す。 
 
図 4.2 ストリップ装荷型導波路の作製工程 
 
SiO2 基板 
ZnO 薄膜（0.4µm） 
ポジ型フォトレジスト
膜 
紫外光 
マスク 
SiO2 膜（0.1µm） 
①  レジスト塗布 
② 露光 
④ SiO2膜スパッタ 
⑤ ストリップ導波路完成 
75℃、90 秒間
ベーキング 
110℃、90 秒間
ベーキング 
リフトオフ加工 
2µm 
③ 現像（レジストパターン） 
SiO2 基板 
ZnO 薄膜 
SiO2 リブ部 
レジスト膜除去 
2µm 
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4-2-2 端面加工 
 作製した導波路の端面を整え、より光を入射しやすくする為に端面加工を行った。加
工手順と、その概略図を図 4.3 に示す。 
1． ワイヤソーを用いて、導波路長を 5mm 程度に試料をカットする。 
2． 回転研摩機を用いて紙やすりで導波路端面を整える。 
3． 牛革に酸化セリウム（ムサシノ電子株式会社製）を含ませて回転研摩機で端面を光
学研磨する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
5mm 
研磨（カット部分） 
図 4.3 端面加工の詳細（上面図） 
SiO2 リブ部 
ZnO 膜 
カット カット 
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4-2-3 ストリップ装荷型導波路の光学顕微鏡画像 
 SiO2リブ部を作製し、端面加工をした試料の光学顕微鏡画像を以下の図 4.4 に示す。 
 
 
 図(a)は導波路上面の端面付近を表している。フォトマスクに多数のパターンが描画
されている為、導波路上に複数本のリブ部が作製されている。図(b)は 1 つのリブを拡
大した画像であり、画像下はミクロメータ(顕微鏡用の物差し)を示し、その 1 目盛りは
10µmである。ミクロメータを用いてリブ部幅を測定したところ、おおよそ設計値の 2µm
でのリブ部作製が確認出来た。 
 しかし、このままレーザを入射しても第 1 章でも述べたように導波路内各点で発生す
る高調波同士の位相が異なってしまう。そこで、この導波路上に QPM 用パターンを作
製することで位相差を補償し、一層の出力向上を目指す。 
 
 
(a)  導波路上面図 
(b) SiO2リブ拡大図 
図 4.4 導波路の光学顕微鏡像  
ZnO 膜（表面） 
SiO2 リブ部 
SiO2 リブ部 
線幅 2µm 
 
10µm 
線間隔 200µm 
拡大 
ZnO 膜（表面） 
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4-3 二光束干渉露光法 
 
4-3-1 二光束干渉露光法の原理 
本研究では、QPM 用パターン作製に二光束干渉露光法を用いた。この干渉露光法は
一般的な電子ビーム（EB）露光法と比較して、簡単な装置で短時間かつ大面積に周期
構造を作製できる。下の図 4.5 に二光束干渉露光法の原理を示す。 
 
図 4.5 二光束干渉露光の原理 
 
同一波長で、互いにコヒーレントな光波は干渉を起こす。SiO2リブ部を作製した導波
路が x 軸上にあるとする。試料に対して 2 方向から角度 θ だけ傾いて光波が入射する。
1 つの波面の伝搬方向を z 軸方向として、他方の伝搬方向軸 z’が y 軸を中心として角度
θだけ傾いているときのそれぞれの電界は 
        Ey
1 = A1exp j ω0 − k0nz + Φ1                (4.2) 
      Ey
2 = A2exp j ω0t− k0n zcosθ+ xsinθ +Φ2              (4.3) 
と表せる。したがって導波路上の光強度分布を求めると、 
IL x =
k0n
2ωμ0
 A1
2 + A2
2 + 2A1A2cos Φ1 −Φ2 + k0n z− zcosθ − xsinθ    
となる。 
 導波路は x 軸上に固定されているので、 Φ1 −Φ2 + k0n z− zcosθ  は定数であり、
IL x は x に依存して濃淡を変え、結果として干渉縞が得られる。その干渉縞の周期 D
は 
                           D =
λ
nsin θ
                              (4.4) 
となる。干渉縞は 2 つの光強度A1、A2が同じ場合には明暗の差が明瞭になり、差があ
るときには干渉縞の明瞭度は弱められる。入射角θが大きくなるほど、周期 D は小さく
なる。n はレジストの屈折率である。 
x 
IL 
D 
(A 1 – A 2)
2
 (A 1 + A 2)
2
 
θ 
𝑫 =
𝝀
𝒏𝒔𝒊𝒏𝜽
   (4.1) 
D：周期 
λ ：波長（325nm） 
θ ：2 つの波面の傾斜角 
A1 , A2：それぞれの波面の光強度 
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4-3-2 二光束干渉露光系 
 二光束干渉露光の実験系を図 4.6 に示す。レーザ光としては短波長のものが望ましく、
本研究では、励起光源として He-Cd レーザ（λ＝325nm）を用いている。出射したレー
ザのビーム系 1.2mm をビームエキスパンダで約 40 倍に拡大し、ビームスプリッタにて
光を透過光と反射光に分け、ミラーで反射させ基板上で干渉させている。 
 
 
 
図 4.6 二光束干渉露光系 
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4-4 QPM 用パターンの作製 
  
4-4-1 QPM 用パターンの作製工程 
ストリップ装荷型導波路上に二光束干渉露光法で QPM 用パターンを作製した。作製
手順を以下に示す。 
 
1. 研磨した試料上にポジ型フォトレジストをスピンコート条件 300rpm×3 秒間 + 
7000rpm×20 秒間で試料全体に塗布する。 
2. レジストを塗布した試料をドライオーブン 90℃で 90 秒間ベーキングする。 
3. 図 4.6 の実験系を用いて二光束干渉露光を行う。 
4. 露光後、ドライオーブン 110℃で 90 秒間ベーキングする。 
5. 現像液に 65 秒間浸し、露光部分のレジストを除去することで、導波路上に QPM 用
パターンが形成される。 
 
周期構造の作製工程を図解として図 4.7 に示した。 
 
図 4.7 擬似位相整合用パターン作製工程（導波路断面図） 
 
 
 
 
 
 
QPM 用パターン 
SiO2 基板 ZnO 膜 
レジスト 
SiO2 膜 
二光束干渉露光 
導波方向 
SiO2 基板 
ZnO 膜 
SiO2 リブ部 
断面図 
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4-4-2 周期構造の AFM 画像 
 作製した周期構造を、AFM（Nanopics NPX100M001 Ver1.1  セイコーインスツルメン
ツ株式会社）を用いて凹凸を観測し、構造の評価を行った。観測結果を以下の図 4.8 に
示した。 
 
 図に示した様に、第 2 章で算出した QPM 用パターンの周期 1.32µm で作製すること
が出来たので、この試料を使用して導波路の評価を行う事とした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(a) 鳥瞰図 
(b) 断面図 
図 4.8 AMF 観測図 
10µm 10µm 
1.32µm 
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4-5 導波路の評価 
 
4-5-1 導波実験 
作製したストリップ装荷型導波路について NFP 観察用光学ユニット（駿河精機株式
会社：V25-1L）を用いて導波実験を行った。測定系を図 4.9 に示す。 
 
図 4.9 導波実験系 
 
入射光に Ti-Sapphire フェムト秒パルスレーザ（スペクトラ・フィジックス：Tsunami）
を使用し、レンズで集光した基本波を導波路に照射する。導波光は、鏡筒により焦点合
わせ、倍率調整をした後 CCD カメラ（株式会社アートレイ：ARTCAM-130MI）で検知
した。CCD 画像を図 4.10 に示す。 
 
 
図 4.10 ストリップ装荷型導波路の光伝搬 
 
直線状に ZnO 薄膜内を光が導波している様子が見られる。また、ZnO 膜内に周辺よ
り比較的明るく光る点が確認出来た。この光点が、ストリップ装荷型導波路として光が
伝搬している様子であると考えられる。よって、ストリップ装荷型導波路の作製が精確
に出来ているとし、導波路の評価に移った。 
 
導波路 
鏡筒 CCD カメラ 対物レンズ 対物レンズ Ti-Sapphire レーザ 
λ = 850nm 
SiO2 基板 ZnO 膜 Air 
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4-5-2 長波長レーザ入射による導波路の SHG 観測 
 
入射光に Ti-Sapphire レーザを使用し、レンズで集光し導波路に照射した。導波路の
上面を観測した様子として、図 4.11 の測定系の点線で囲んだ部分を観測した画像を図
4.12 に示す。画像の記録にはデジタルカメラ（Nikon：COOLPIX990）を使用した。 
 
 図に示したように肉眼で確認できる程の青色光の発生を確認することができた。入射
端が明るく光り、出射端でもわずかに青色光が見られるので、導波路として機能してい
ると思われる。さらに、これが導波路による SHG 発生か否かを確立するための測定を
行った。導波した出射光を第3章で示したCCD付きモノクロメータで観測することで、
導波光内に高調波のスペクトルが観測されるか調べた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4.12 SHG 発生の様子 
h 
基本波 
Ti-Sapphire レーザ 
(波長 850nm) 
レンズ 
導波路 
Ti-Sapphire レーザ 
λ = 850nm 
対物レンズ 
導波路 
図 4.11 導波路測定系 
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4-5-3 SHG のスペクトル評価 
波長変換による高調波発生を確認する為、CCD 付きモノクロメータを使用して波長
スペクトルの測定を行った。測定系を以下の図 4.13 に示した。 
 
  
基本波光源に Ti-Sapphireレーザを使用し、レンズで集光した光を導波路に照射する。
導波路の出射端に基本波カットフィルタを挟み、高調波成分のみをモノクロメータで検
知するようにして PC 上で確認した。フェムト秒レーザは、100fs（100 × 10-12）という
短い時間幅を持つパルス光を作り出せるレーザを言い、レーザ強度は I=E/St と表わされ
るため、このエネルギー総量がさほど大きくなくとも、そのエネルギーを 100fs という
時間に圧縮することでレーザ強度が非常に大きくなる特徴がある。このため、
Ti-Sapphire レーザは基本波光源の出力が非常に強いので、強力な基本波が CCD 付きモ
ノクロメータに入射して損傷することを防ぐため、基本波カットフィルタを 2 枚挿んで
測定を行った。SHG スペクトルの測定結果を図 4.14 に示す。 
Ti-Sapphire レーザ 
λ = 850nm 
対物レンズ 
導波路 
基本波         
カットフィルタ（2 枚） CCD 付き 
モノクロメータ 
PC 
図 4.13 導波路の SHG 評価測定系 
 
36 
 
 
図 4.14 SHG スペクトル結果 
 
図ではフィルタを挿んでも基本波の強度は大きく表れたが、同時に高調波成分（波長
425nm）に鋭いピークが発生している事が確認できた。よって、これは導波光の中に高
調波が含まれた結果と考えられる。今後の課題としては、入射するレーザとリブ部を正
確な平行関係にするなどし、更に効率よく高調波を観測する方法を検討すること、SHG
変換効率を算出することなどである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
基本波スペクトル 
高調波スペクトル 
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4-6 新規構造導波路について 
 現状のストリップ装荷型導波路構造では、コア径が小さく、レーザを狙ってリブ部に
当てることが困難で、精確な導波の確認が難しいと考えた。そこで、現在よりコア径を
大きくして尚且つ SHG が得られる、ZnO を使用した導波路構造を検討している。新構
造として検討中の構造とその作製プロセスの簡略図を以下に示す。 
 
 
 図の構造では、コア径を 10µm と設定しており、ストリップ装荷型導波路の 10 倍以
上となる。この構造の作製には集束プロトンビーム描画（Proton Beam Writing：PBW）
という技術を使用する。PBW とは、ミクロンからサブミクロンに集束した MeV オーダ
ーのエネルギーを持つプロトンビームを走査して描画する技術で、微細なパターンを転
写することが出来る[15]。図の導波路構造では、ポリメタクリル酸樹脂（PMMA）とい
う材料に PBW を施し、現像することで垂直かつ平滑なパターンを実現できる。現段階
では現像まで試料作製を行えている。PBWを施したPMMAの現像後の様子を図に示す。 
SiO2 
PBW 
PMMA 
 
 
 
 
現像 
Ta2O5 スパッタ成膜 Ta2O5 
リフトオフ加工 
ZnO スパッタ成膜 
Ta2O5 
ZnO 
(b) 新導波路作製プロセス 
図 4.15 検討中の導波路構造について 
SiO2 
ZnO 
Ta2O5 
10µm 
10µm 
(a) 導波路構造案 
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図のように、PBWを利用することで垂直かつ平滑なPMMAパターンの作製が出来た。
今後はまず、解析を進め正確に導波路を作製することが目標である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
SiO2 
PMMA 
10µm 
10µm 
図 4.16 PMMA パターンの光学顕微鏡画像 
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4-7 まとめ 
  
本章では波長変換導波路としてストリップ装荷型導波路の作製及び評価を行った。 
  
 まず、ストリップ装荷型導波路の作製を行った。作製した ZnO 薄膜上にポジ型フォ
トレジストをスピンコートにより塗布する。次に、マスクアライナを用いてフォトマス
クパターンをレジスト上に紫外露光する。露光後、現像液に浸すことでレジストのパタ
ーンが作製される。その上から SiO2 スパッタ膜を成膜する。最後にレジストを除去す
るリフトオフ加工により ZnO 膜上に SiO2リブが作製され、ストリップ装荷型導波路の
完成となる。また、導波路の端面を整えて光を入射しやすくする目的で、試料の端面を
導波路長 5mm でカットし、カット部分の光学研磨を行った。 
 導波路上面から光学顕微鏡を用いて観測したところ、設計値通りの SiO2 リブ部が作
製出来ており、端面部分も整っている事が確認できた。 
  
次に、導波路内で発生する高調波同士の位相差を補正するために、QPM 用パターン
を導波路上に作製した。本研究では二光束干渉露光法により QPM 用パターンの周期を
1.32μm で作製した。ストリップ装荷型導波路上にポジ型フォトレジストを塗布し、二
光束干渉露光を行い導波路上に QPM 用パターンを作製した。 
 作製した周期構造を AFM により観測したところ、設計値通りの周期で一様にパター
ンが作製されている事が確認できた。 
 
導波実験を行い、作製した導波路がストリップ装荷型導波路として光伝搬している様
子を確認することができた。さらに、Ti-Sapphire パルスレーザ（波長 850nm）を入射し
て導波路を上面から観測したところ、350-750nm パスフィルタを通して見ると青色光の
発生が見られた。 
波長変換による高調波発生を確認する為、CCD 付きモノクロメータを使用してスペ
クトルの測定を行った。基本波カットフィルタを挿んでも、強力なレーザ出力により波
長 850nm に強度が表れたが、同時に高調波成分（波長 425nm）に鋭いピークが発生し
ている事が確認できた。よって導波光の中に高調波が含まれていると考えられる。今後
は、更に効率良く高調波を観測する為に入射するレーザとリブ部を正確な平行関係にす
ること、また、QPM 周期構造の有無による影響や SHG 変換効率を算出することなどを
行っていく予定である。 
 
 また、現在作製しているストリップ装荷型導波路構造では、コア径が小さく、光を狙
った箇所へ精確に入射させることが難しいと考えた。そこで、ZnO を用いた新たな導波
路構造として PBW を利用したコア径の大きな構造を検討している。現在は導波路試作
40 
 
中の段階であるが、この構造が実現できれば、狙った箇所へのレーザ入射や導波確認が
容易になる期待が持てる。そこで、さらに構造を詳しく解析して導波路構造を正確に作
製することを目標に取り組んでいる。 
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第 5 章  結 言 
 本研究では、ZnO の持つ非線形光学効果に着目した。この効果を利用し、ZnO を用
いた波長変換機能を有した独自の導波路デバイスの研究について述べてきた。 
 第 2 章では光導波路設計とシミュレーションと題し、導波路型光波長変換デバイスの
作製としてストリップ装荷型導波路を考案し、導波路設計とシミュレーションについて
述べた。0 次モードでの導波路設計により算出した構造パラメータを、BPM を利用した
シミュレーションソフトに適用した。その結果、ZnO 薄膜をコア、SiO2をリブ部とした
ストリップ装荷型導波路構造で高効率な光伝搬の様子を確認することができた。 
 第 3 章では RF スパッタリング法による ZnO 薄膜の作製と評価について述べた。ZnO
薄膜を RF スパッタリング法で作製し、薄膜の光学特性評価を行った。評価は薄膜の PL
スペクトル、透過率、屈折率を測定し行った。ZnO 薄膜のスパッタリング条件は RF 電
力を 75W、O2導入量 15sccm を各試料の共通条件とし、成膜後アニール処理を行った。
PL スペクトルを過去の研究報告に基づき 700℃でアニールし測定したところ、波長
380nm 付近で ZnO のバンドギャップに起因する発光ピークを観測することができた。
しかし、波長 500nm 以上の波長帯にブロードな発光が見られた。この余分な発光を抑
制し、より良い条件の試料で導波路を作製する目的で、800℃、900℃とアニール温度を
上昇させた試料についても同様に PL スペクトル測定を行った。結果として、アニール
温度上昇とともにブロードな発光は抑えられるが、一定以上の温度まで上げると ZnO
固有の発光ピークが下がってしまった。また、同様の試料で透過率、屈折率の観測を行
った。透過率については、軒並み高い値を示しているが、アニール温度を上昇させるこ
とで多尐低下している。ZnO 薄膜は柱状結晶が並び形成されるため、この透過率低下は
アニール温度上昇により柱状構造化が進み薄膜表面で散乱が発生する為と考えられる。
しかし、導波路材料としては全て問題ない高さの透過率であるので、この結果からは全
ての条件の ZnO 薄膜が導波路材料として適していると評価した。また、透過率から屈
折率を算出した結果、700℃と 800℃の試料は可視域での屈折率が 1.8~2.0 程度となり、
ZnO が可視域にて持つ屈折率の値とほぼ近い値となった。しかし、900℃アニールの時
は屈折率が上昇してしまった。これも ZnO 薄膜の柱状構造化が原因と考え、より条件
の良い ZnO 薄膜を使用した導波路作製のため、この結果からは ZnO 薄膜は 700~800℃
の時が良好な結晶性を示すと評価した。各種光学評価の結果を踏まえて、導波路作製の
為に最適な ZnO 薄膜のアニール条件は 800℃とし、この条件で導波路の作製を行った。 
第 4 章では導波路型光波長変換デバイスの作製と評価を行った。作製した ZnO 薄膜
上にリフトオフ加工によって SiO2 のリブ部を作製し、ストリップ装荷型導波路を作製
した。光学顕微鏡を用いて導波路を観測した結果、リブ部が精確に作製されていること
が確認できた。次に、導波路上に二光束干渉露光法によってレジストによる QPM 用周
期構造の作製を行った。AFM で周期構造の様子を観測した結果、第 2 章で設計した 0
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次モードでの周期の値と一致している事が確認できた。最後に作製した導波路の評価を
行った。導波確認の結果、作製した導波路がストリップ装荷型導波路として光伝搬して
いると確認できた。さらに、Ti-Sapphire パルスレーザを入射して導波路上面を観測した
ところ、肉眼で強い短波長光の発生を観測することができた。そこで、導波路の波長変
換による高調波発生を詳しく確認する為、CCD 付きモノクロメータを使用して出射光
のスペクトル測定を行った。高調波成分である波長 425nm で鋭いピークが発生してい
る事が観測された。よって導波光の中に高調波が含まれていると考えられる。今後の課
題としては、入射するレーザとリブ部を正確な平行関係にするなどし、更に効率よく高
調波を観測する方法を検討、SHG 変換効率を算出、QPM の有無による影響などを検討
することなどが挙げられる。 
また、現在作製しているストリップ装荷型導波路構造では、コア径が小さく、光を狙
った箇所へ精確に入射させることが難しいと考えた。そこで、ZnO を用いた新たな導波
路構造として PBW を利用したコア径の大きな構造を検討している。現在は導波路試作
中の段階であるが、この構造が実現されれば、狙った箇所へのレーザ入射や導波確認が
容易になる期待が持てる。よってまず、構造を詳しく解析して精確に作製することが目
標である。 
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付録 A  ストリップ装荷型導波路の解析 
 
 図 A.1 に等価屈折率法の導波路解析手法における概略図を示した。 
 
 
  
まず、4 層スラブ導波路で SiO2の膜厚を任意に設定する。ここでは 0.1μm とした。そし
て、以下プログラムによって、ZnO の膜厚を算出する。 
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図 A.2 4 層スラブ導波路 
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図 A.1 等価屈折法の導波路解析手法における概略図 
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4 層スラブ導波路における ZnO 膜厚算出プログラム 
n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air ∗) 
 χ
2
 ：＝  
n1
n2
 
2
; 
 χ
3
： =   
n1
n3
 
2
; 
 χ
m
： =   
n1
nm
 
2
; 
 λ：＝ 850 ∗ 10^ − 9； 
 a1：＝ 
n3
2−n2
2
n1
2−n3
2
； 
 a2：＝ 
n3
2−nm
2
n1
2−n3
2
； 
 η： =  
 b− b+a2
 b+ b+a2
； 
 x： = 0.1 ∗ 10^ − 6；(∗ SiO2膜厚 ∗) 
 V0 = 
 
1
 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1− b
] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ ∗  
 n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ ∗  
 n12 − n32 b ∗ x]
] ； 
Limit[V0, b → 0] 
 
 V1 = 
 
1
 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1 − b
] + ArcTan[ 
b
1− b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + π ； 
Limit[V1, b → 0] 
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 c0 = 
 
1
2π
λ
∗2  n12−n32 ∗ 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1− b
] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + x； 
Limit[c0  , b → 0]； 
2∗(Limit[c0  , b → 0]－x) (∗ ZnO 膜厚最小値 ∗) 
 
 c1 = 
 
1
2π
λ
∗2  n12−n32 ∗ 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1− b
] + ArcTan[ 
b
1 − b
1 − η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + π + x； 
Limit[c1 , b → 0]； 
2∗(Limit[c1  , b → 0]－x) (∗ ZnO 膜厚最大値 ∗) 
 
 c2 = 
 
1
2π
λ
∗2  n12−n32 ∗ 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1− b
] + ArcTan[ 
b
1 − b
1− η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ x]
] + 2π 
+ x； 
Limit[c2  , b → 0]； 
2∗(Limit[c2  , b → 0]－x) (∗ ZnO 膜厚最大値 ∗) 
 
出力結果 
4.94411 × 10
-8 
+ 0. i    0 次モードにおける最低コア（ZnO）厚 
4.01214 × 10
-7 
+ 0. i    0 次モードにおける最大コア（ZnO）厚 
7.51796 × 10
-7 
+ 0. i    1 次モードにおける最大コア（ZnO）厚 
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3 層スラブ導波路の等価屈折率の算出 
ZnO 膜厚の算出プログラムから求めた出力結果、0 次モードにおける ZnO 膜厚を決
定する。その構造パラメータから、3層スラブ導波路部における等価屈折率を算出する。
図 A.3 は 3 層スラブ導波路の概略図である。 
 
 以下 3 層スラブ導波路における等価屈折率の算出プログラムである。 
n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air  or  SiO2 ∗) 
 χ
2
 ：＝  
n1
n2
 
2
; 
 χ
3
： =   
n1
n3
 
2
; 
 χ
m
： =   
n1
nm
 
2
; 
 λ：＝ 850 ∗ 10^ − 9； 
 a′：＝ 
n2
2−nm
2
n1
2−n2
2
； 
 d = 0.40 ∗ 10^− 6 
 V = 2π/λ ∗ n1 ∗  
n1
2−n2
2
n1
2 ； 
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d 
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-d 
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図 A.3 3 層スラブ導波路の概略図 
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b = 0.665637； 
 
1
V 1−b
∗  ArcTan[ 
b
1−b
] + ArcTan[ 
b+a′
1−b
]  
A = Solve[
neff
2−n2
2
n1
2−n2
2 − b==0 , neff] 
 
出力結果 
4.0 × 10
-7
 任意のコア厚 
4.0 × 10
-7
 任意のコア厚と規格化伝搬定数代入することで得たコア厚の比較 
neff  = －1.7552  ,  neff  =  1.7552   3 層スラブ導波路の等価屈折率 
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4 層スラブ導波路の等価屈折率の算出 
n1  : = 1.89; (∗ ZnO ∗) 
n2  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
n3  : = 1.45; (∗ SiO2 ∗) 
nm  : = 1; (∗ Air ∗) 
 χ
2
 ：＝  
n1
n2
 
2
; 
 χ
3
： =   
n1
n3
 
2
; 
 χ
m
： =   
n1
nm
 
2
; 
 λ：＝ 850 ∗ 10^ − 9； 
 a1：＝ 
n3
2−n2
2
n1
2−n3
2
； 
 a2：＝ 
n3
2−nm
2
n1
2−n3
2
； 
 η： =  
 b− b+a2
 b+ b+a2
； 
 d = 0.40 ∗ 10^− 6/2 
 c = d + 0.1 ∗ 10^ − 6； 
 
 V = 2π/λ ∗ n1 ∗ 2 ∗  
n1
2−n3
2
n1
2 ； 
 b = 0.689575； 
 
 
1
V 1−b
∗ 
 ArcTan[ 
b + a1
1 − b
] + ArcTan[ 
b
1 − b
1 − η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ (c− d)]
1 + η ∗ Exp[−2 ∗
2π
λ
∗   n12 − n32 b ∗ (c− d)]
]  
A = Solve[
neff
2−n3
2
n1
2−n3
2 − b==0 , neff] 
出力結果 
2.0 × 10
-7 任意のコア厚の1/2 
2.0 × 10
-7 規格化伝搬定数代入による任意のコア厚の1/2との比較 
neff = －1.76519 ，neff = 1.76519   4 層スラブ導波路の等価屈折率 
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等価 3 層スラブ導波路による SiO2 幅の算出 
 3 層スラブ導波路の等価屈折率と 4 層スラブ導波路の等価屈折率を用いて、ストリッ
プ装荷型導波路を等価屈折率から 3 層スラブ導波路と考えて解析を行う。図 A.4 は等価
3 層スラブ導波路の概略図である。 
 
以下、解析プログラムを示す。 
 
n1 : = 1.76519 ; (∗コア ∗) 
n2 : = 1.7552 ; (∗クラッド ∗) 
nm : = 1.7552; (∗クラッド ∗) 
 χ
2
 ：＝  
n1
n2
 
2
; 
 χ
m
： =   
n1
nm
 
2
; 
 λ：＝ 850 ∗ 10^ − 9； 
 a′：＝ 
n2
2−nm
2
n1
2−n2
2
； 
b = 0 
 V = 2π/λ ∗ n1 ∗  
n1
2−n2
2
n1
2 ； 
 
 
1
V 1−b
∗  ArcTan[χ
2
∗  
b
1−b
] + ArcTan[χ
m
∗  
b+a′
1−b
]  
 
1
V 1−b
∗  ArcTan[χ
2
∗  
b
1−b
] + ArcTan[χ
m
∗  
b+a′
1−b
] + π  
 
  
neff1 neff1 neff2 
図 A.4 等価 3 層スラブ導波路の概略図 
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出力結果 
0．        0 次モードにおける最低リブ（SiO2）幅 
2.26627 ×10
-6
       0 次モードにおける最大リブ（SiO2）幅 
4.53253 ×10
-6
       1 次モードにおける最大リブ（SiO2）幅 
 
これらプログラム結果から、ストリップ装荷型導波路の構造パラメータは、0 次モード
では、SiO2リブ部膜厚 0.1μm とすることで、ZnO 膜厚を 50~400nm と算出した。そこで
ZnO 膜厚を 400nm と設定し、3 層と 4 層のスラブ導波路の等価屈折率を算出した。その
結果から、等価 3 層スラブ導波路として考えることで、SiO2リブの幅を 0~2.2μm と算出
した。構造パラメータとして SiO2リブの幅は 2μm に設定した。 
 
 
  
54 
 
付録 B   PL スペクトル感度補正 
 ZnO 薄膜の PL スペクトル測定において、分光器と CCD 検出器を用いた。これらの
装置は短波長側での補正を必要とし、それぞれの感度補正における量子効率を示す。 
 図 B.1 に分光器、図 B.2 に極微弱光用 CCD 検出器の量子効率を示す。 
 
 
 
 
 図 B.2 CCD 検出器の量子効率 
図 B.1 分光器の量子効率 
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これら 2 つの補正を PL スペクトルに施した結果の例を以下に示した。 
 
 
図 B.3 PL スペクトル補正前 
 
 
図 B.4 PL スペクトル補正後 
 
 PL スペクトルの感度補正により、短波長側での強度が上昇している。 
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付録 C   屈折率の算出 
本研究における屈折率の算出方法を以下に示す。 
まず、作製した薄膜の屈折率が、基板やそれを挟む他の材料（主に空気）とどのよう
な関係になっているのかを知っておく必要がある。今回用いた材料に関しては、各種物
性事典等に記載されているものを参考として、その差について比較した。 
基板、薄膜、他の材料（主に空気）の順に屈折率をそれぞれ n0、n1、n2とすると、 
n0＜n1＞n2 となることが分かる。 
次に、透過率の測定結果をグラフにしたものを用意する。図 C.1 に透過率のグラフを
示す。 
 
図 C.1 透過率 
 
これを見ると、透過率の高い波長域において共振（リップル）が存在していることが
分かる。これは、試料中で透過・反射を繰り返し、透過してきた光の光路長が、波長の
整数倍となって透過光を強めることが原因である。 
この極大値、極小値を用いて屈折率の計算を行う。 
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各極大、極小値における波長をとり、その波長の逆数を横軸、極大値を偶数次、極小値
を奇数次として、波長の長い方から順に短い方へとその次数を縦軸のパラメータとして
割り振る。図 C.2 にその様子を示す。 
 
図 C.2 次数決定 
 
このとき作製された曲線の近似線が、縦軸、横軸の 0（原点）と交わるようにそれぞ
れに与えた値を調節する。それが屈折率を決定する際の次数 m となる。 
以下にその式を示す。 
n =
mλm
4d
  （m：次数） 
d は膜厚である。これによって、各波長での屈折率を計算する。 
58 
 
グラフにしたものを図 C.3 に示す。 
 
図 C.3 屈折率 
 
 
 
 
